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TECHNISCHES GEBIET 

5 

Diese Erfindung betrifft PEM-Brennstoflzellenstapel und insbesondere bi- 
polare Flatten zur Trennung einer Zelle von der anderen in derartigen Sta- 
peln. 

10 Die Regierung der Vereinigten Staaten von Amerika besitzt Rechte an die- 
ser Erfindung gemaS der Vertragsnummer DE-AC02-90CH 10435, der vom 
US Department of Energy zugewiesen ist. 



HINTERGRUND DER ERFINDUNG 



Brennstoffzellen sind als eine Energiequelle fur Elektrofahrzeuge und an- 
dere Vorrichtungen vorgeschlagen worderi! Eine derartige Brennstoffzelle 
ist die PEM-Brennstoffzelle (d.h. Protonenaustauschmembran- 
Brennstoffzelle), da sie eine potentieil hohe Energie wie auch ein geringes 

20 Gewicht und ein niedriges Volumen aufweist. PEM-Brennstoflzellen sind 
in der Technik gut bekannt und umfassen in jeder ihrer Zellen eine soge- 
nannte "Membranelektrodenanordnung", die einen dunnen protonenleit- 
fahigen Polymermembranelektrolyten umfafit, der einen Anodenelektro- 
denfilm, der auf einer Seite. desselben ausgebildet ist, vind einen Katho- 

25 denelektrodenfilm aufweist, der auf der gegenuberliegenden Seite dersel- 
ben angeordnet ist. Derartige Membranelektrolyte sind in der Technik gut 
bekannt und beispielsweise in den U.S.-Patenten 5,272,017 und 
3,134,697, wie auch in dem Journal of Power Sources, Band 29 (1990), 
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Seiten 367-387 und folgende beschrieben. Im allgemeinen bestehen der- 
artige Membranelektrolyten aus lonentauscherharzen und umfassen typi- 
scherweise ein Polymer aus perfluorierter Sulfonsaure, wie beispielsweise 
NAFION™, das von der E.I. DuPont de Nemours Ss Co. erhaltlich ist. Die 
5 Anoden- und Kathodenfilme lomfassen andererseits typischenveise (1) fein 
geteilte Kohlenstoffpartikel, sehr fein geteilte katalytische Partikel, die an 
den Innen- und Aufienflachen der Kohlenstoffpartikel getragen sind, und 
protonenleitfahiges Material (beispielsweise NAFION™), das mit den kata- 
lytischen Partikeln und Kohlenstoffpartikeln vermischt ist, oder (2) kata- 
10 lytische Partikel, die insgesamt in einem PolytetraJluorethylenbinder 

(PTFE-Binder) dispergiert sind. Eine derartige Membranelektrodenanord7 
nung und Brennstoffzelle ist in dem U.S.-Patent 5,272,017 beschrieben, 
das am 21. Dezember 1993 eingereicht wurde und a\if den Anmelder der 
vorliegenden Erfindung ubertragen ist. 

15 

Die Membranelektrodenanordnung (nachstehend MEA) fur jede Zelle ist 
zwischen einem Paar elektrisch leitfahiger Elemente schichtartig angeord- 
net, die als StromkoUektoren fur die Anode/ Kathode dienen und ein Feld 
aus Nuten in deren Seiten umfassen, um die gasformigen Reaktanden der 

20 Brennstoffzelle (beispielsweise H2 und 02/Luft) uber die Oberflachen der 
jeweiligen Anode \md Kathode zu verteilen. In einem Brennstoffzellensta- 
pel ist eine Vielzahl von Zellen in elektrischer Reihe zueinander gestapelt, 
wahrend sie voneinander durch eine impermeable, elektrisch leitfahige, 
bipolare Platte getrennt sind, die als bipolare Platte bezeichnet wird. Die 

25 bipolare Platte dient als ein elektrisch leitfahiges Trennelement zwischen 
zwei benachbarten Zellen und (1) weist Nuten zur Verteilung von Re- 
aktandengas uber beide Aufienflachen derselben auf, (2) leitet elektrischen 
Strom zwischen der Anode einer Zelle imd der Kathode der nachsten be- 




nachbarten Zelle in dem Stapel, und (3) weist in den meisten Fallen In- 
nendurchgange darin auf, die durch Innenwarmetauscherseiten definiert 
sind und dxarch welche Kuhlmittel stxomt, um Warme von dem Stapel zu 
entfemen. 

Bei einer H2-02/Luft-PEM-Brennstoff2ellenunigeb\ing stehen die AuiSen- 
seiten der bipolaren Flatten, die benachbarten Zellen gegenuberliegen, in 
konstantem Kontakt mit hochkorrosiven sauren Losungen (pH 3,5 - 4,5), 
die SO4", SO3-, HSO4-, CO3-, HCO3-, etc. enthalten. Uberdies (1) ist die 
Kathodenseite in Anwesenheit von Druckluft polarisiert, und (2) ist die 
Anode unter Druck gesetztem Wasserstoff ausgesetzt, beispielsweise aus 
Methanol oder Kohlenwasserstoffreformat. Um eine derartige Umgebimg 
aushalten zu konnen, mussen zumindest die AuSenseiten der bipolaren 
Flatten hoch korrosionsbestandig sein. Die Innenwarmetauscherseiten der- 
bipolaren Flatten sind andererseits nur im allgemeinen nicht korrosiven 
Kuhlmitteln ausgesetzt, wie beispielsweise Wasser, Frostschutzmittel oder 
deren Mischungen, etc. 

Bipolare Flatten bestehen oftmals aus Graphit, das ein geringes.Gewicht 
20 aufweist und in der PEM-Brennstoffzellenumgebung korrosionsbestandig 
imd elektrisch leitfahig ist. Jedoch ist Graphit ziemlich bruchig, was es 
schwierig macht, es mechanisch zu bearbeiten, und weist im Vergleich zu 
Metallen eine relativ niedrige elektrische und thermische Leitfahigkeit auf, 
SchlieiSlich ist Graphit ziemlich poros, was es praktisch unmoglich macht, 
25 sehr dunne, fur Gas undurchlassige Flatten herzustellen, die fur Brenn- 
stoffeellenstapel mit niedrigem Innenwiderstand, niedrigem Volumen und 
niedrigem Gewicht erwunscht sind. 
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Es ist vorgeschlagen worden, bipolare Flatten aus Metall herzustellen. Ge- 
nauer ist vorgeschlagen worden, bipolare Flatten aus Tafeln von korrosi- 
onsbestandigem Metall oder aus Tafeln von korrosionsanfalligen Metallen 
herzustellen, die mit einer korrosionsbestandigen Aufienlage versehen 
5 (beispielsweise beschichtet oder plattiert) worden sind. Besonders wirksa- 
me korrosionsbestandige Metalle umfassen Ti, Cr, rostfreien Stahl, und 
weitere, die ihre Korrosionsbestandigkeit durch Ausbildung einer dichten 
passiven Oxidbarrierelage auf der Oberflache derselben erreichen. Die 
Barrierelage schutzt nicht nur die Aufienflachen vor Korrosion, sondern 

10 dient auch dazu, cine Losung von sogar kleinen Mengen von Metall von 
den inneren Warmetauscherseiten in das Kuhlmittel zu verhindem. Eine 
derartige Losung kann bewirken, dalS das Kuhlmittel ubermafiig leitfahig 
wird, was seinerseits dazu fuhren kann, dafi Streustrome durch das 
Kuhlmittel fliefien, die einen Kurzschlufi zur Folge haben konnen, eine 

15 galvanische Korrosion bewirken konnen und das Kuhlmittel elektrolysie- 
ren konnen. Unglucklicherweise sind derartige Oxidlagen elektrisch nicht 
leitend, was den Innenwider stand der Brennstoffzelle erhoht, wenn sich 
diese in dem elektrischen Weg durch den Stapel befinderi. 

20 ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG 

Die vorliegende Erfindung betrifft die Herstellving einer bipolaren Platte fur 
eine Brennstoffzelle, wobei ein Paar korrosionsbestandiger Metalltafeln 
miteinander (d.h. direkt aneinsmder oder uber eine Zwischentafel) mit ei- 
25 ner im wesentlichen unloslichen Hartverlotung an einer Vielzahl oxidfreier 
Stellen hartverlotet wird, die einem im wesentlichen dielektrischen Kuhl- 
mittel ausgesetzt werden sollen, das zwischen den Tafeln wahrend des 
Betriebs der Brennstoffzelle strSmt, Der Begriff Tafel aus 
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"korrosionsbestandigem Metall", wie er hier verwendet ist, umfalSt (1) Ta- 
feln, die voUstandig aus einem einzelnen Metall (beispielsweise Ti, Cr, 
rostfreier Stahl, etc.) bestehen, oder (2) Tafeln, die aus einem ersten 
Substratmetall bestehen, das mit einer korrosionsbestandigen Aufienlage 
5 beschichtet oder plattiert ist. Mit dem Begriff "im wesentlichen dielektri- 
sches" Kuhlmittel ist ein flussiges Kuhlmittel gemeint, dessen spezifischer 
Bahnwiderstand (bulk resistance) zumindest etwa 200.000 Ohm-cm be- 
tragt. Das Hartlotmetall ist aus Metallen (einschlieSlich Legierungen) ge- 
wahlt, die unter der Schmelztemperatur der Metalltafeln schmelzen und 

10 eine Hartverlotung bilden, die in dem Kuhlmittel im wesentlichen unlds- 
lich ist. Im Zusammenhang mit der vorliegenden Erfindung ist der Begriff 
"im wesentlichen unloslich" so gemeint, dafi er einen Grad an zulassiger 
Loslichkeit umfafit, der zu niedrig ist, um das Kuhlmittel mit ausreichend 
Metallionen zu kontaminieren imd damit den im wesentlichen dielektri- 

15 schen Charakter des Kuhlmittels zu beeintrachtigen (d.h. hat zur Folge, 
daiS der spezifische Bahnwiderstand des Kuhlmittels nicht \mter etwa 
200.000 Ohm-cm abfallt). 

Genauer betrifft die vorliegende Erfindimg eine mit Flussigkeit gekuhlte 
20 bipolare Platte (1) zur Trennung benachbarter Zellen eines PEM- 

Brennstoffzellenstapels, (2) zur Verteilung von H2 und Luft/Oa an die Zel- 
len, (3) zum Leiten elektrischen Stroms zwischen benachbarten Zellen des 
Stapels, und (4) zur Kuhlung des Stapels. Die Platte umfafit eine erste 
korrosionsbestandige Metalltafel mit (1) einer Aufienseite, die der Anode 
25 gegenuberliegt und eine Vielzahl von Stegen umfafit, die eine Vielzahl von 
Nuten definieren, um Wasserstoff an die erste Zelle zu verteilen, und (2) 
einer ersten Innenwarmetauscherseite innerhalb der Platte zum Kontakt 
mit einem flussigen Kuhlmittel, das durch die Platte stromt. Die Platte 




TimfalSt femer eine zweite korrosionsbestandige Metalltafel mit (1) einer 
der Kathode gegenuberliegenden AulSenseite mit einer Vielzahl von Stegen, 
die eine Vielzahl von Nuten definieren, um Luft/Sauerstoff an die zweite 
Zelle zu verteilen, und (2) einer inneren zweiten Warmetauscherseite in- 
5 nerhalb der Platte fur einen Kontakt mit dem Kuhlmittel, das durch die 
Platte stromt. Die Warmetauscherseiten der ersten und zweiten Tafeln (1) 
stehen einander gegenuber, um so dazwischen einen Kiihlmittelstro- 
mungsdurchgang zu definieren, der derart ausgebildet ist, um ein im we- 
sentlichen dielektrisches flussiges Kuhlmittel aufnehmen zu konnen, und 

10 (2) sind elektrisch miteinander an einer Vielzahl von oxidfreien Verbin- 
dungsstellen uber eine Hartverlotung gekoppelt, die eine Schmelztempe- 
ratur aufweist, die kleiner als die Schmelztemperatur der Tafel ist, und 
aus Metsdlen gebildet ist, die in dem Kuhlmittel im wesentlichen unloslich 
sind. Die oxidfreien Verbindungsstellen verringem den elektrischen Wi- 

15 derstand innerhalb des Stapels. Wahrend die ersten und zweiten Tafeln 
direkt metallurgisch uber die Hartverlotung miteinander verbunden wer- 
den konnen, sind sie bevorzugt an einer getrennten dazwischenliegenden 
Trennmetalltafel metallurgisch (d.h. uber die Hartverlotungen) verbunden, 
die den Kiihlmittelstromungsdurchgang teilt. Die dazwischenliegende 

20 Trenntafel ist bevorzugt perforiert, um so zuzulassen, dafi sich Kuhlmittel 
zwischen den Ideineren Kuhlmittelstromxingswegen bewegen kann. Die 
Trennmetalltafel kann gewellt sein, um eine Vielzahl von Kuhlmittelkana- 
len in dem Kuhlmittelstromungsweg vorzusehen, oder kann eine flache 
Tafel sein, die mit ersten und zweiten Aufientafeln verbunden ist, die je- 

25 weils eine Vielzahl von Kuhlmittelstromungswegen darin ausgebildet auf- 
weisen, wie beispielsweise durch Wellungen der AuiSentafeln. Die korrosi- 
onsbestandigen Metalltafeln umfassen bevorzugt Titan oder dessen Legie- 
nmgen, konnen aber auch andere korrosionsbestandige Metalle, wie bei- 



spielsweise die Edelmetalle, rostfreien Stahl, Nickel und Chrom umfassen. 
AUe gegenseitig in Kontakt stehenden Stellen der Aufientafeln (und der 
Innentxenntafel, wenn diese verwendet ist) sind mit oxidfreien Verbin- 
dungsstellen aneinander hartgelotet, um sicher2Xistellen, das der Kuhl- 
mitteldurchgang gegenuber einem Kuhlmittelleck voUstandig abgedichtet 
ist, und um zwischen benachbarten Zellen eine elektrische Leitung mit 
niedrigem Widerstand vorzusehen. Das Hartlotmaterial dient auch als ein 
leitender Fullstoff zum FuUen von Spalten zwischen den Tafeln, die aus 
UnregelmaSigkeiten in den Tafeln herruhren. 

ZEICHNUNGSKURZBESCHREIBUNG 

Die vorliegende Erfindung wird nachfolgend nur beispielhaft unter Bezug- 
nahme auf die begleitenden 2Jeichnungen beschrieben, in welchen: 

Fig. 1 eine schematische isometrische Explosionsansicht eines mit 

Flussigkeit gekuhlten PEM-Brennstoffzellenstapels ist; 

Fig. 2 eine isometrische Explosionsansicht einer bipolaren Platte 

ist, die mit PEM-Brennstoffzellenstapeln ahnlich demjeni- 
gen verwendet wird, der in Fig. 1 gezeigt ist; 

Fig. 3 eine Schnittansicht in der Richtung 3-3 von Fig. 2 ist; 

Fig. 4 ein vergrofeerter Abschnitt der bipolaren Platte von Fig. 3 

ist; 
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Fig, 5 eine Ansicht ahnlich der von Fig. 4 ist, aber eine andere 

Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindimg zeigt; und 

Fig. 6 eine Ansicht ahnlich der von Fig. 3 ist, aber eine noch wei- 

tere Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung zeigt. 

DETAILLIERTE BESCHREIBUNG DER ERFINDUNG 

Fig. 1 zeigt einen bipolaren PEM-Brennstoffzellenstapel mit zwei Zellen 
und einem Paar von Membranelektrodenanordnungen (MEA's) 4 und 6, 
die voneinander durch eine elektrisch leitfahige flussigkeitsgekuhlte bipo- 
lare Platte 8 getrennt sind. Die MEA's 4 und 6 und die bipolare Platte 8 
sind zusammen zwischen Klemmplatten 10 und 12 aus rostfreiem Stahl 
und Endkontaktelementen 14 und 16 gestapelt. Die Endkontaktelemente - 
14 und 16 wie auch die bipolare Platte 8 enthalten eine Vielzahl von Nu- 
ten und Offnungen 18, 20, 22 und 24 zur Verteilung von Brennstoff- und 
Oxidationsmittelgasen (d.h. H2 8b O2) an die MEA's 4 und 6. Nicht leitfahi- 
ge Dichtungen 26, 28, 3Q \ind 32 sehen Dichtungen und eine elektrische 
Isolierung zwischen den verschiedenen Komponenten des Brennstoffzel- 
lenstapels vor. Gasdurchlassige Kohlenstoff-/Graphitdiffusionspapiere 34, 
36, 38 und 40 sind an die Elektrodenseiten der MEA's 4 und 6 geprefit 
Die Endkontaktelemente 14 und 16 sind an die Kohlenstoff- 
/Graphitpapiere 34 bzw. 40 gepreSt, wahrend die bipolare Platte 8 an das 
Kohlenstoff-/Graphitpapier 36 axif der Anpdenseite der MEA 4 und an das 
Kohlenstoff'/Graphitpapier 38 an der Kathodenseite der MEA 6 gepreSt 
wird. Sauerstoff wird an die Kathodenseite des Brennstoffzellenstapels von 
einem Speichertank 46 uber eine geeignete Versorgungsausstattung 42 
geliefert, wahrend Wasserstoff an die Anodenseite der BrennstofFzelle von 
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einem Speichertank 48 uber eine geeignete Versorgungsausstattung 44 
geliefert wird. Altemativ dazu kann Luft an die Kathodenseite von der 
Umgebxing und Wasserstoff an die Anode von einem Methanolrefomier 
Oder dergleichen geliefert werden. Eine Abgasausstattung (nicht gezeigt) 
5 fur sowohl die Ha- und 02-/Luft-Seiten der MEA*s sind auch vorgesehen. 
Es ist auch eine zusatzliche Ausstattung 50, 52 und 54 zur Lieferung von 
flussigem Kuhlmittel an die bipolare Platte 8 und die Endplatten 14 und 
16 vorgesehen. Es ist auch eine geeignete Ausstattung zum Austrag von 
Kuhlmittel von der Platte 8 und den Endplatten 14 xmd 16 vorgesehen, 
10 aber nicht gezeigt. 

Fig. 2 ist eine isometrische Explosionsansicht einer bipolaren Platte 56 mit 
einer ersten Aufienmetalltafel 58, einer zweiten Aufienmetalltafel 60 xmd 
einer InnenabstandhaltermetaUtafel 62 zwischen der ersten Metalltafel 58 - 

15 und der zweiten Metalltafel 50. Die AulSenmetaJltafeln 58 und 60 sind so 
dunn wie moglich ausgebildet (d.h. beispielsweise mit einer Dicke von et- 
wa 0,002 - 0,02 Inch), und konnen durch Stanzen, durch Photoatzen (d.h. 
durch eine photolithographische Maskierung) oder einen anderen her- 
kommlichen ProzeS zur Formung von Tafelmetall (Blech) ausgebildet wer- 

20 den. Die AuJSentafel 58 ist so ausgebildet, um eine Vielzahl von Stegen 64 
vorzusehen, die dazwischen eine Vielzahl von Nuten 66 definieren, durch 
welche die Reaktandengase der Brennstoffzelle (d.h. H2 oder O2) in einem 
gewundenen Weg von einer Seite 68 der bipolaren Platte zu der anderen 
Seite 70 derselben stromen. Wenn die Brennstoffzelle voUstandig zusam- 

25 mengebaut ist, werden die Stege 64 an die Kohlenstoff-/Graphitpapiere 36 
Oder 38 (siehe Fig. 1) geprefit, die ihrerseits an die MEA's 4 bzw. 6 geprefit 
werden. Zur Vereinfachxmg der Zeichnung zeigt Fig. 2 nur zwei Felder aus 
Stegen und Nuten. In Wirklichkeit bedecken die Stege und Nuten die ge- 
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S£Lmten AulSenseiten der Metalltafeln 58 und 60, die mit den Kohlenstoff- 
/Graphitpapieren 36 und 38 in Eingriff stehen. Das Reaktandengas wird 
an die Nuten 66 von einem Sammelrohr oder einer Verteilemut 72 gelie- 
fert, die entlang einer Seite 68 der Brennstoflzelle liegt, und verlafit die 
5 Nuten 66 uber eine andere Sammelleitung/ Verteilemut 74, die benach- 
bart der gegenuberliegenden Seite 70 der Brennstoflzelle liegt. Wie am be- 
sten in Fig. 3 gezeigt ist, umfafit die Unterseite der Tafel 58 eine Vielzahl 
von Kanten (Rippen, "Bergrucken") 76, die dazwischen eine Vielzahl von 
Kanalen 78 definieren, durch welche das Kuhlmittel wahrend des Betriebs 
10 der Brennstoffzelle stromt. Wie in Fig. 3 gezeigt ist, liegt unter jedem Steg 
64 ein Kuhlmittelkainal 78, wahrend unter jeder Kante 76 eine Reaktan- 
dengasnut 66 liegt. 

Die Metalltafel 60 ist ahnlich zur Tafel 58. Das Innere {d.h. die Kuhlmittel- - 
15 seite) der Tafel 60 ist in Fig. 2 gezeigt. Diesbezuglich ist eine Vielzahl von 
Kanten 80 dargestellt, die dazwischen eine Vielzahl von Kanalen 82 defi- 
nieren, durch welche das Kuhlmittel von einer Seite 69 der bipolaren 
Platte zu der anderen 7 1 stromt. Ahnlich zu Platte 58, und wie am besten 
in Fig. 3 gezeigt ist, besitzt die Aufienseite der Tafel 60 eine Vielzahl von 
20 Stegen 84 dsurauf, die eine Vielzahl von Nuten 86 definieren, durch welche 
die Reaktandengase stromen. Eine Innenabstandhaltertafel 62 aus Metall 
ist zwischen den Aufientafeln 58 und 60 positioniert und umfafit eine 
Vielzahl von Offnungen 88 darin, um eine Kiihlmittelstromung zwischen 
den Kanalen 82 in der Tafel 60 und den Kanalen 78 in der Tafel 58 zuzu- 
25 lassen, wodurch laminare Grenzschichten gebrochen werden und eine 

Turbulenz und daher ein wirksamerer Warmetausch mit den Innenseiten 
90 \md 92 der AuSentafeln 58 bzw. 60 bewirkt wird. 
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Fig. 4 ist eine vergrofierte Ansicht eines Abschnitts von Fig. 3 xind zeigt die 
Kanten 76 an der ersten Tafel 58 und die Kanten 80 an der zweiten Tafel 
60 mit der Abstandhaltertafel 62 diirch Hartverlotungen 85 hartverlotet, 
wie nachstehend in Verbindung mit dem Verfahren zur Herstellung der 
5 bipolaren Platte 56 detaillierter beschrieben ist. In den in den Fig. 2-4 
gezeigten Ausfuhrungsformen bestehen die Aufeentafeln 58 und 60 und 
die Abstandhaltertafel 62 voUstandig aus korrosionsbestandigem Metall 
(beispielsweise Titan), das eine Oxidfilmbarrierelage auf der Oberflache 
desselben bildet und dadurch das darunterliegende Metall vor Korrosion 
10 schutzt. 



Fig. 5 zeigt eine alternative Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung. 
Genauer zeigt Fig. 5 eine erste Metalltafel 89 direkt hartverlotet (d.h. ohne 
eine Zwischenabstandhaltertafel) mit einer zweiten Metalltafel 87 uber ei- - 

15 ne Vielzahl von Hartverlotungen 90. Die Tafeln 89 und 87 sind selbst 
Schichtkorper, die ein Substratmetall 91 und 92 mit einer AulSenlage 
(beispielsweise einer Plattierung oder Beschichtung) 94 bzw. 96 darauf 
umfassen. Das Substratmetall 91, 92 kann ein korrosionsanfalliges Metall 
wie beispielsweise Aluminium sein, wahrend die AuSenbeschichtung / 

20 -plattierung 94, 96 ein leitfahiges korrosionsbestandiges Material 

(beispielsweise Titan, rostfreier Stahl, Chrom, Titannitrid, Kohlenstoff etc.) 
umfaSt. Bei dieser Ausfuhrungsform sind die plattierten / beschichteten 
Metall tafeln 89 und 87 durch Stanzen gewellt, um so Stege 98 und 100 
vorzusehen, die eine Vielzahl von Nuten 102 und 104 zur Verteilung der 

25 Reaktandengase uber die Seiten der MEA's definieren. Die Wellung sieht 
auch eine Vielzahl von Kanten 103 und 105 vor, die ihrerseits eine Viel- 
zahl von Kanalen 106 und 108 definieren, durch welche Kuhlmittel 
stromt. 



■ • • « 
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Fig. 6 ist eine noch weitere Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung. 
Fig. 6 zeigt eine erste.korrosionsbestandige AufeenmetalltaLfel 110 mit einer 
Vielzahl von Stegen 112 darauf, die eine Vielzahl von Nuten 114 daran de- 
5 finieren, diirch welche ein Reaktandengas uber die Seite der damit in Ver- 
bindung stehenden MEA verteilt wird. Ahnlicherweise weist eine zweite 
korrosionsbestandige Metalltafel 116 eine Vielzahl von Stegen 118 auf, die 
eine Vielzahl von Nuten 120 definieren, um ein Reaktandengas uber die 
damit in Verbindung stehende MEA zu verteilen. Die ersten imd zweiten 
10 Tafeln 1 10 und 116 sind voneinander diirch eine gewellte perforierte Me- 
talltrenntafel 122 getrennt, die in dem Kuhlmittel im wesentlichen unlos- 
lich ist und mit den ersten und zweiten Tafeln 110 und 1 16 an den ver- 
schiedenen Hartverlotungen 124 hartverlotet ist, wie nachstehend detail- 
lierter beschrieben wird. 

15 

Gemafi der vorliegenden Erfindung sind verschiedene Tafeln miteinander 
an einer Vielzahl oxidfireier Stellen uber eine im wesentlichen unlosliche 
Hartverldtung miteinander hartverlotet. Dies bedeutet, daJS alle Oxide von 
den Oberflachen der Tafeln an den Stellen entfemt sind, an denen eine 

20 Hartverlotung stattfinden soil, um zwischen den Tafeln und der Hartver- 
lotung eine elektrische Verbindung mit einem Widerstand zu bilden, der 
so niedrig wie moglich ist. Die Hartverlotung ist ahnlich den Tafeln selbst 
im wesentlichen unloslich in dem Kuhlmittel, was bedeutet, daS sie sich 
nicht lost und Metallionen dem Kuhlmittel hinzufugt, was zur Folge haben 

25 konnte, daC das ansonsten im wesentlichen dielektrische Kuhlmittel zu- 
nehmend leitfahig wird. Wenn das Kuhlmittel leitfahig wird, flieSen Streu- 
strome uber das Kuhlmittel durch den Stapel, und es kann ein Kurz- 
schliiJS, eine galvanische Korrosion bzw. eine Kuhlmittelelektrolyse auf- 



♦ 
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treten. Hartlotmetalle sind im wesentlichen unloslich, wenn ihre Loslich- 
keit in dem Kuhlmittel iiber die Zeit nicht zur Folge hat, da& der spezifi- 
sche Widerstand des Kuhlmittels iinter etwa 200.000 Ohm-cm abfallt. 
Daher werden, wenn Wasser als das Kuhlmittel verwendet wird, Metalle, 
5 wie beispielsweise Kupfer, Alviminium, Zinn, Zink und Blei vermieden, 
wahrend Metalle, wie beispielsweise Chrom, Nickel, Silber, Gold, Platin, 
Titan, etc. als Bestandteile der Hartverlotung akzeptabel sind. Um die Be- 
deutsamkeit zu veranschaulichen, da& der spezifische Widerstand des 
Kuhlmittels auf hohem Niveau gehalten wird, zeigt Tabelle I die berechne- 

10 ten Energieverluste und das Ausmafi der Elektrolyse, die in einem Brenn- 
stoffzellenstapel auftreten kann, der 236 Zellen aufweist und bei den 
Leerlauf- und Arbeitsspannungen unter Verwendvmg von Wassem mit 
verschiedenen spezifischen Widerstanden als Kuhlmittel arbeitet. Eine 
Verringerung des spezifischen Widerstandes des Wassers auf weniger als 

15 200.000 Ohm-cm erhoht die Energieverluste und die Elektrolyse auf nicht 
annehmbare Niveaus. 



Um eine Hartverlotung gemafi einer bevorzugten Ausfuhrungsform der 
vorliegenden Erfindung zu bewirken, mussen die Tafeln gereinigt werden, 

20 um alle Oberilachenoxide von den Stellen zu entfemen, an denen eine 
Hartverlotung erfolgen soli, und es miafi eine Paste oder Tinte des Hart- 
lotmaterials an die Stellen aufgetragen werden. Um sicherzustellen, daS 
zwischen den Tafeln und der Hartverlotung eine oxidfreie Grenzflache 
ausgebildet ist, enthalt die Paste vorzugsweise ein Flufimittel, das wah- 

25 rend des Hartlotvorganges mit restlichem Oxid reagiert, das nach einer 
Reinigung auf den Oberflachen verblieben sein kann. Das Hartlotmaterial 
kann auf die Tafeln geburstet, aufgetupft oder gewalzt werden, aber be- 
grenzt auf die Stellen, an denen eine Hartverlotung erfolgen soil, Vorzugs- 
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weise wird zunachst eine Maskierung an die Tafeln mit Offnungen darin 
an den Stellen angelegt, an denen eine Hartverlotung erfolgen soil. An- 
schliefiend wird das Hartlotmaterial durch die Offnungen in der Maskie- 
rung aufgebracht. Es ist nicht erforderlich, den gesamten Bereich der 
5 Stelle zu bedecken, da beim Envarmen das Material zu benachbarten Be- 
reichen fliefit und diese benetzt. Nachdem die Paste aufgetragen worden 
ist, warden die Tafeln zueinander ausgerichtet und miteinander ver- 
klemmt. Vorzugsweise sind die Tafeln in einer UmhuUung oder einem Be- 
halter eingeschlossen, um eine Kontamination der zusammengebauten 

10 Tafeln zu verhindem, und werden dann in einen Hartlotofen vom Bandtyp 
eingebracht. Das Klemmen wird vorzugsweise durch einfaches Aufbringen 
eines Gewichtes auf die zusammengebauten Tafeln bewirkt, wenn sie sich 
in dem Ofen befinden. Die somit aufgenommenen und geklemmten Tafeln 
werden in einem Hartiotofen in einer sauerstofffreien, feuchtigkeitsfreien ■ 

15 Argonatmosphare angeordnet und auf eine Hartlottemperatur erwarmt, 
die fur die Zusammensetzung des bestimmten verwendeten Hartlotmateri- 
als geeignet ist. Der Zusammenbau wird bei dieser Hartlottemperatur fur 
eine ausreichende Zeitdauer gehalten, damit das Hartlotmaterial schmel- 
zen und benachbarte Tafeln benetzen imd in diese diffundieren kann. Ein 

20 geeigneter Weg, um die Atmosphare in dem Ofen zu liberprufen und si- 
cherzustellen, daS diese sauerstofffrei ist, besteht darin, Streifen aus po- 
lierten und mit Saure gereinigten Titanteststreifen hindurchlaufen zu las- 
sen. Wenn die Titanstxeifen durch den Ofen ohne Verfarbung laufen, kann 
der Ofen als ausreichend sauerstofffrei zur Ausfuhrung des Hartlotvor- 

25 ganges betrachtet werden. Andere Hartlottechniken, die in der Technik 
bekannt sind, konnen mit der vorliegenden Erfindung auch verwendet 
werden, vorausgesetzt, dafi eine sauerstofffreie Umgebung vorhanden ist. 
Daher konnen auch Techniken, wie beispielsweise Hartloten mit SchweiiS- 
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brenner, Induktionshartloten, Tauchhartloten, Widerstandshartloten, etc. 
verwendet werden. Ahnlicherweise konnen auch andere Formen von 
Hartlotmaterialien, wie beispielsweise Haiftfolien, die an die Verbindungs- 
stellen aufgebracht werden, verwendet werden. 

5 

Gemafi einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung 
umfassen die Aufien- und Trenntafeln Titan von der Giite 2 und das 
Hartlotmaterial ist eine Legierung mit etwa 25 Gew.-% Chrom, etwa 10 
Gew.-% Phosphor und dem Rest Nickel, wobei das Material kommerziell 

10 mit der Handelsbezeichnung NICROBRAZE™ 51 erhaltiich ist, das von der 
Wall Colmanoy Corporation vertrieben wird. NICROBRAZE™ 51 ist beson- 
ders vorteilhaft, da es auch im wesentlichen frei von Spurenelementen ist, 
die bruchige intermetallische Verbindungen bilden konnten, die die Ver- 
bindungsstelle schwachen und deren Innenwiderstand erhohen. Die Ta- 

15 feln besitzen eine Gesamtabmessung (d.h. Lange X Breite) von 1 1 Inch 
mad 16 Inch (28 mal 41 cm) und werden mit 60 Pfund (27 kg) Gewicht, 
das daran angelegt wird, zusammengeklemmt. Vor der Klemmung werden 
die Tafeln durch (1) Entfettung mit Methyl-Ethyl-Keton und (2) Beizen fur 
2 bis 5 Minuten in einer Losung gereinigt, die (a) 40 % Salpetersaure, (B) 2 

20 % - 5 % Fluorwasserstoffsaure (c) 4 Gramm/Gallone (1 g/1) Ammonbiflu- 
orid und Wasser umfafit. Der Zusammenbau wird in einem Ofen vom 
Batndtyp, der auf eine Temperatur von 1850*'F erwarmt wird, in einer sau- 
erstoflfreien und feuchtigkeitsfreien Argonatmosphare angeordnet. Die 
Tafeln werden bei dieser Temperatur fur etwa 15 Minuten gehalten, bevor 

25 zugelassen wird, dafi sich der Zusammenbau abkuhlen kann. Die besten 
Ergebnisse (d.h. der niedrigste Innenwiderstand) werden dadurch erhal- 
ten, dafi zugelassen wird, dafi sich die Platte in dem Argon auf lOOO'^C 
abkuhlen kann, und anschliefiend das Argon durch Stickstoff ersetzt 
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wird. Die Platte wird fur 35 Minuten in dem Stickstoff vor einer Abkuh- 
lung auf Umgebungstemperatur gehalten. Die Nickel-Chrom- 
Hartlotlegierung diffundiert in das Titan und es tritt cine gewisse Legie- 
rungsbildung der Hartverlotungen mit dem Titan an der Grenzflache zwi- 
schen dem Ti und der Hartverlotung auf. Bei der Steuerung der Tempe- 
ratur und der Zeit in dem Hartlotofen ist Vorsicht geboten, um zu verhin- 
dem, da& die Hartverlotung das Titan bis zu dem Punkt lost, an dem ein 
Loch durch die Tafel gefressen wird. Andere Nickel-Chrom-Phosphor- 
Hartlotmittel, wie beispielsweise NICROBRAZE™ 50 (d.h. 14 % Chrom, 10 
% Phosphor und dem Rest Nickel) sind auch wirksam verwendet worden. 
Es werden auch andere im wesentlichen unlosbare Hsurtldtmaterialien, wie 
beispielsweise Gold, Silber, Platin etc. als zu diesem Zweck wirksam be- 
trachtet. 

Elektrische Widerstandsmessungen wurden fur eine Anzahl hartverloteter 
Proben durchgefuhrt. Ein Paar von Titanstucken der Gute 2 mit einer 
Dicke von 0,02 Inch {0,05 cm), von denen jedes eine Zwischenflache von 
8,3 cm^ aufweist, wurden wie oben beschrieben mit drei verschiedenen 
Hartlotmaterialien hartgelotet, d.h. NICROBRAZE™ lO, NICROBRAZE™ 
50 imd NICROBRAZE™ 51, vmd zwar gekuhlt in einer Stickstoffatmo- 
sphare. Die Proben wurden unter verschiedenen Bedingungen untersucht, 
wie folgt: 

1. Angeordnet 2wischen einem Paar goldplattierter Kupferplatten 
mit angelegten Kraften von 1000 Pfund imd 2000 Pfand (450 - 
900 kg), und 

2. angeordnet zwischen porosen Graphitlagen (0,008 Inch (0,02 
cm) dick) und gepreSt zwischen ein Paar goldplattierter Kupfer- 
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platten mit axigelegten Kraften von 1000 Pfund und 2000 Pfund 
(450 -900 kg). 

Tabelle II zeigt die Ergebnisse der vorher erwahnten Widerstandsuntersu- 
chungen und zeigt den Strom, der an jedem Satz von Untersuchungsstuk- 
ken angelegt wurde, den Spannungsabfall, der gemessen wurde, und den 
dgiraus berechneten Widerstand. Diese Daten zeigen, daB Stucke, die mit 
NICROBRAZE™ 51 hartverlotet und in Stickstoff gekuhlt wurden, einen 
erheblich niedrigeren Widerstand aufwiesen, als Proben, die aus entweder 
NICROBRAZE™ 50 oder NICROBRAZE™ 10 hergestellt wurden. 



TABELLE I 





Anzahl der 


Fluidwider- 


Zellen- 


Wasserstoff- 


Gesamt- 




Zellen 


stand 


spannung 


entwicklung 


energje- 






(Ohni-cm\ 


V 


(Liter /hi 


verlust 












Watt 


a) 


236 


200.000 


0,60 


2,04 


236,05 


b) 


236 


1.000.000 


0,60 


0,41 


47,21 


c) 


236 


14.000.000 


0,60 


0,03 


3,37 


d) 


236 


200.000 


0,95 


3,25 


591,74 


e) 


236 


1.000.000 


0,95 


0,65 


118,36 


f) 


236 


14.000.000 


0,95 


0,05 


8,45 
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ANSPRtJCHE 

1 . Flussigkeitsgekuhlte bipolare Platte (8) zur Trennung benachbarter 
erster iind zweiter Zellen einer PEM-Brennstoffzelle und zum Leiten 
von elektrischem Strom zwischen den Zellen, wobei die Platte (8) 
umfafit: (1) eine erste korrosionsbestandige Metalltafel (58), (60), 
(110), (116), (85), (87) mit einer zu einer Anode weisenden Seite, die 
eine Vielzahl erster Stege (64), (84), (98), (100), (112), (118) timfaSt, 
die eine Vielzahl erster Nuten (66), (86), (102), (104), (114), (120) de- 
finiert, um Wasserstoff an die Brennstoffzelle zu verteilen, und einer 
ersten Warmetauscherseite; (2) eine zweite korrosionsbestandige 
Metalltafel (60), (58), (1 10), (1 16), (85), (87) mit einer zu einer Ka- 
thode weisenden Seite, die eine Vielzahl zweiter Stege (84), (64), (98), 
(100), (112), (118) umfafit, die eine Vielzahl zweiter Nuten (86), (66), 
(102), (104), (114), (120) defmiert, um Sauerstoff an die zweite Zelle 
zu verteilen, und einer zweiten Warmetauscherseite; und (3) daiS die 
ersten und zweiten Warmetauscherseiten (a) so zueinander weisen, 
daS dazwischen ein Kuhlmittelstromungsdurchgang definiert wird, 
der zur Aufnahme eines im wesentlichen dielektrischen flussigen 
Kuhlmittels ausgebildet ist, und (b) an einer Vielzahl oxidfreier Stel- 
len uber eine Hartlotstelle (90), (85), (124) miteinander elektrisch 
gekoppelt sind, die eine Schmelztemperatur aufweist, die kleiner als 
die Schmelztemperatur der Tafeln ist, wobei die Hartlotstelle (90), 
(85), (124) aus MetaUen gewahlt ist, die in dem Kuhlmittel so unlos- 
lich sind, dafi das Kuhlmittel nicht mit Metallionen kontaminiert 
wird, die den dielektrischen Charakter des Kuhlmittels verringem. 



Platte nach Anspruch 1, wobei die ersten vmd zweiten Tafeln (85), 
(87) diorch die HartlotsteUe (90) direkt miteinander metall\irgisch 
verbunden sind, 

Platte nach Anspruch 1 , wobei die ersten und zweiten Metall tafeln 
(58), (60), (110), (116) voneinander durch eine Trennmetalltafel (62), 
(122) getrennt sind, die durch die HartlotsteUe (85), (124) metallur- 
gisch mit den ersten und zweiten Tafeln verbunden ist, 

Platte nach Anspruch 3, wobei die Trenntafel (62), (122) den Kuhl- 
mittelstromungsdurchgang in eine Vielzahl von Stromungskanalen 
(78), (82) unterteUt. 

Platte nach Anspruch 4, wobei die Trenntafel (62), (122) perforiert 
ist, um 2u ermoglichen, dafi das Kuhlmittel zwischen Stromungska- 
nalen (78), (82) auf gegenuberliegenden Seiten der Trenntafel (62), 
(122) hin- und herla\afen kann. 

Flussigkeitsgekuhlte bipolare Platte (8) zur Trennung benachbarter 
erster und zweiter Zellen einer PEM-Brennstoffzelle und zum Leiten 
von elektrischem Strom zwischen den Zellen, wobei die Platte (8) 
umfaSt: (1) eine erste korrosionsbestandige Metalltafel (58), (60), 
(1 10), (116), (85), (87) mit einer zu Wasserstoff weisenden Seite, die 
eine Vielzahl erster Stege (64), (84), (98), (100), (112), (1 18) umfafit, 
die eine Vielzahl erster Nuten (66), (86), (102), (104), (114), (120) de- 
finiert, um Wasserstoff an die erste Zelle zu verteilen, und einer er- 
sten Warmetauscherseite, die eine Vielzahl von Kanten (80), (76), 



(103), (105) umfafit, die eine Vielzahl erster Kanale (78), (82), (106), 
(108) definiert, damit ein im wesentlichen dielektrisches flussiges 
Kuhlmittel uber die erste Warmetauscherseite stromen kann; (2) ei- 
ne zweite korrosionsbestandige Metalltafel (58), (60), (110), (116), 
(85), (87) mit einer zu Sauerstoff weisenden Seite, die eine Vielzahl 
zweiter Stege (64), (84), (98), (100), (118) umfafit, die eine Vielzahl 
zweiter Nuten (66), (86), (102), (104), (114), (120) definiert, um Sau- 
erstoff an die zweite Zelle zu verteilen, und einer zweiten Warmetau- 
scherseite, die eine Vielzahl zweiter Kanten (80), (76), (103), (105) 
umfafit, die eine Vielzahl zweiter Kanale (78), (82), (106), (108) defi- 
niert, damit das Kuhlmittel uber die zweite Warmetauscherseite 
stromen kann; und (3) daiS die ersten und zweiten Warmetauscher- 
seiten zueinander weisen land elektrisch miteinander an einer Viel- 
zahl von oxidfreien Stellen an den Kanten uber eine Hartlotstelle 
(90), (85), (124) gekoppelt sind, die eine SchmeMemperatur auf- 
weist, die kleiner als die Schmelztemperatur der Tafeln ist, wobei die 
Hartlotstelle (90), (85), (124) aus Metallen gewahlt ist, die in dem 
Kuhlmittel so imloslich sind, dafi das Kuhlmittel nicht mit Metallio- 
nen kontaminiert wird, die deii dielektrischen Charakter des Kuhl- 
mittels vermindem. 

Platte nach Anspruch 6, wobei die Kanten (80), (76), (103), (105) der 
ersten und zweiten Tafeln durch die Hartlotstelle (85) direkt mitein- 
ander metallurgisch verbunden sind. 

Platte (8) nach Anspruch (6), wobei die ersten und zweiten Metallta- 
feln (58), (60), (110), (116), (85), (87) durch eine TrennmetaUtafel 
(62), (122) voneinander getrennt sind, die durch die Hartlotstelle 



(90), (85), (124) mit den ersten und zweiten Tafeln (58), (60), (110), 
(116), (85), (87) metallurgisch verbunden ist. 

Platte (8) nach Anspruch 1, wobei die Hartlotstelle (90), (85), (124) 
eine Nickellegierung umfafit. 

Platte (8) nach Anspruch 9, wobei die Hartlotstelle (90), (85), (124) 
eine Nickel-Chrom-Legierung iimfafit. 

Platte (8) nach Anspruch 10, wobei die ersten und zweiten Tafeln 
(58), (60), (110), (116), (85), (87) Titan umfassen. 

Platte (8) nach Anspruch 8, wobei die ersten und zweiten Tafeln (58), 
(60), (1 10), (116), (85), (87) und die Trenntafeln (62), (122) Titan 
umfassen. 



